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(57) Abstract: The invention relates to a method for the continuous radical homogeneous solution polymerization or melt polymer- 
fs| ization of (meth)acrylate monomer mixtures. 
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(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur kontinuierlichen radikalische homogenen Losungs- oder Schmelz- 
polymerisation von (Meth)acrylat-Monomermischungen. 
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Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von Schmelzpolymerisaten im 

Rohrreaktor 



Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur kontinuierlichen radikalischen 
homogenen Losungs- oder Schmelzpolymerisation von (Meth)acrylat- 
Monomermischungen. 

Es gibt eine Vielzahl von Polymerisationsreaktionen. Die bekanntesten sind 
Losungs-, Fallungs-, Suspensions-, Emulsions- und Substanzpolymerisation. 
Alle Polymerisationen haben Vor- und Nachteile. 

Bei der Substanzpolymerisation handelt es sich urn eine 
Polymerisationsreaktion in flussigen oder geschmolzenen Monomeren, der 
lediglich Initiatoren zugefugt werden mussen. Die Substanzpolymerisationen 
zeichnen sich durch hohe Raum-Zeit-Ausbeuten, hohe Reinheitder Produkte 
und geringe Aufarbeitungskosten aus, weil auf eine aufwendige Abtrennung von 
Losungsmitteln verzichtet werden kann. Die Nachteile finden sich in der 
steigenden Viskositat und der steigenden Reaktionswarme wieder. 

Verfahren zur Schmelzpolymerisation sind in grofter Zahl bekannt Sie werden 
meistens in diskontinuierlicher Verfahrensfuhrung in Ruhrkesseln durchgefuhrt. 
Vorteilhaft ist hierbei die fast vollstandige Umsetzung der Monomere zum 
Produkt. Nachteilig ist jedoch der geringe Durchsatz. Jeder Ansatz muss 
separat zusammengestellt werden und die Umsetzung durch Temperatur und 
gegebenenfalls Druck gestartet werden. Nach erfolgter Umsetzung muss der 
Ruhrkessel entleert werden, bevor ein neuer Ansatz vorbereitet werden kann. 
Diese Nachteile werden durch kontinuierliche ProzessfUhrung umgangen. 
Hierzu werden zumeist Rohrreaktoren verwendet. Diese weisen allerdings 
wieder geringere Umsatze auf. 

In DE 2332748 wird ein Verfahren beschrieben, mit dessen Hilfe man beim 
langsamen Durchsatz einer viskosen Masse durch einen rohrformigen Reaktor 
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eine gleichmaftige Verteilung der Verweilzeit erreichen kann. Idealerweise wird 
in einem Rohrreaktor eine Pfropfenstromung erzeugt, um zu verhindern, dass 
die Durchsatzgeschwindigkeit in der Nahe der Wand des Reaktorrohres 
wesentlich geringer ist als in der Mitte. Die verschiedenen Verweilzeiten im 
Reaktor wurden zu einer breiten Molmassenverteilung fuhren. 

Die Geschwindigkeit, mit der die viskose Masse durch das Reaktorrohr gefiihrt 
wird, hangt im Allgemeinen von der Zeit ab, die fur die im Reaktor stattfindende 
Reaktion benotigt wird und vom beabsichtigten Umsetzungsgrad. Bei einer 
Polymerisationsreaktion wahlt man beispielsweise die 

Durchsatzgeschwindigkeit so, dass eine Monomerumsetzung erreicht wird, bei 
der ein Polymer mit den gewQnschten Eigenschaften gebildet wird. Diese Art 
des Durchsatzes unterscheidet sich daher vom Durchsatz nicht reagierender 
FIQssigkeiten, wie z.B. von Olen durch Rohrleitungen. Im letzteren Fall ist es 
wichtig, die Durchsatzgeschwindigkeit moglichst hoch zu halten, um den 
Durchsatz zu steigern. Beim Transport von Olen fuhrt dies gewohnlich zu einem 
turbulenten Durchfluss, wahrend es bei Reaktionen im Rohrreaktor 
wunschenswert ist, Turbulenz zu vermeiden. 

Ein weiteres wichtiges Kriterium bei der Reaktorgestaltung ist die Viskositat, die 
im Reaktor vorliegt. Bei Polymerisationsreaktionen, insbesondere bei Substanz- 
und Schmelzpolymerisationen treten sehr hohe Viskositaten auf. Aufierdem 
steigt die Reaktionswarme stark an. Es ist dabei von Bedeutung, dass die 
Reaktion an alien Stellen der viskosen Masse gleich schnell fortschreitet, damit 
sich keine Nester mit hoher Viskositat und hohem Umsatz bilden. Diese kdnne 
zum Durchgehen der Reaktion oder zu Verstopfungen des Rohrreaktors fUhren. 
In DE 2332748 versucht man das Problem zu losen. Das Verfahren ist dadurch 
gekennzeichnet, dass man wahrend des Durchsatzes der viskosen Masse 
durch den Rohrreaktor zwischen der Reaktorwand und der viskosen Masse 
eine Schicht aus einer Flussigkeit aufrechterhalt, welche eine niedrigere 
Viskositat hat. Das Verfahren hat jedoch den grofcen Nachteil, dass ttber die 
RQckvermischung der Flussigkeit mit niedriger Viskositat mit der hoher viskosen 
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Polymerlosung, eine breitere Molmassenverteilung entsteht. Auderdem ist eine 
aufwendige Apparatetechnik notwendig, um den Fiussigkeitsfilm niedriger 
Viskositat an der Reaktorwand zu erzeugen. Dazu muss der gesamte 
Rohrreaktor um seine eigene Achse gedreht werden. 

Es bestand die Aufgabe, ein Verfahren zu entwickeln, das es ermoglicht, 
Polymere oder Copolymere mit enger Molekulargewichtsverteilung herzustellen. 
Das Verfahren sollte in der Lage sein, die Monomere in Substanz zu 
polymerisieren. 

Die Aufgabe wurde gelost durch ein Verfahren zur kontinuierlichen radikalische 
homogenen Losungs- oder Schmelzpolymerisation von (Meth)acrylat- 
Monomermischungen, dadurch gekennzeichnet, dass man die 
Monomermischung in einem Rohrreaktor unten einspeist, in Gegenwart eines 
Initiators oder Initiatorgemisches auf Reaktionstemperatur erhitzt, mit einem 
Ruhrer bei 5 bis 50 rnin** 1 ruhrt und das geschmolzene Polymerisat am Kopf des 
Rohrreaktors austragt. Die Schreibweise (Meth)acrylat bedeutet hier sowohl 
Methacrylat, wie z.B. Methylmethacrylat, Ethyimethacrylat usw., als auch 
Acrylat. 

Gberraschend wurde gefunden, dass in dem erfindungsgemalJen Rohrreaktor 
die Monomere/Monomergemische von unten zugefuhrt mit steigendem Umsatz 
durch die damit verbundene Erhohung der Viskositat ein gleichmafiiges 
Stromungsprofil bilden. Die starker umgesetzten Gemische mit hoherer 
Viskositat bilden eine „Deckschicht" auf den Gemischen niedrigerer Viskositat, 
so dass kaum Ruckvermischung auftritt. Dies fuhrt zu engen 
Molekulargewichtsverteilungen. 

Ein weiterer Gegenstand der Erfindung sind Monomermischungen, die neben 
einem oder mehreren Monomeren einen Initiator oder Initiatormischungen und 
einen Regler oder Reglermischungen sowie Hilfs- und Zusatzstoffe enthalten. 

Die Monomere oder Monomergemische sowie Zusatze, wie z.B. Initiator, 
Regler, Weichmacher usw., konnen einzeln oder vorgemischt von unten dem 
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Rohrreaktor zugefQhrt werden. In einer besonderen Ausfuhrungsform konnen 2 
oder mehrere Monomerstrome mit den jeweiligen Reglern, Initiatoren, Hilfs- und 
Zusatzstoffen getrennt zugefQhrt werden. Besonders bevorzugt wird ein 
Monomerstrom mit Reglern oder Reglermischungen und ein zweiter 
Monomerstrom mit Initiatoren oder Initiatormischungen dem Reaktor zugefQhrt. 
Die Ausgangsstoffe konnen auch vorgewarmt zugefQhrt werden. Die 
Ausgangsstoffe werden besonders bevorzugt auf ca. 50°C vorgewarmt. 
Einzelne Komponenten konnen auch uber zusatzliche Einfulloffnungen im 
unteren Drittel des Rohrreaktors zugefQhrt werden. 

Ein weiterer Gegenstand der Erfindung sind Polymerisate, die nach dem 
erfindungsgemaften Verfahren hergestellt werden. Bevorzugt werden 
Polymerisate aus Schmelzpolymerisationen. Besonders bevorzugt werden 
Schmelzpolymerisate, deren Glastemperatur ^0°C betragt. 

Gegenstand der Erfindung ist auch ein Rohrreaktor, der vorteilhafterweise 
vertikal angeordnet ist, dadurch gekennzeichnet, dass Reaktorzonen separat 
beheizbar sind und ein zentral angeordnetes Ruhrwerk bei Umdrehungen 
zwischen 5 bis 50 min" 1 ruhrt. Die Edukte werden von unten zugefQhrt, das 
Produkt wird am Kopf bzw. am oberen Drittel des Rohrreaktors abgefuhrt. Der 
Produktstrom kann durch die erzielten hohen Umsatze sofort mit 
herkommlichen Verarbeitungsmaschinen weiterverarbeitet werden. 
Beispielsweise kann uber einen nachgeschalteten Entgasungsextruder das 
Material direkt zu Formteilen weiterverarbeitet werden. Gber die 
Entgasungsstufen konnen dabei Restmonomere oder Losungsmittelreste 
abgefuhrt werden. 

Der Produktstrom kann wahlweise auch in einem nachgeschalteten Ruhrreaktor 
oder Ruhrkesselkaskaden einer Endpolymerisation zugefQhrt werden. 

Die Viskositat der Stoffgemische im Inneren des Reaktors ist abhangig vom 
Polymerisationsgrad. Zumeist besitzen die eingespeisten Monomere und/oder 
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Monomergemische eine geringere Viskositat als die Polymerisate, d.h., dass im 
Rohrreaktor an verschiedenen Punkten verschiedene Viskositaten vorliegen. 

Die einzelnen Segmente des erfindungsgemaften Rohrreaktors konnen separat 
beheizt und gekQhlt werden. Dadurch wird gewahrleistet, dass die 
Monomermischungen und Polymerisate durch die Temperaturfuhrung im 
Reaktor immer im flussigen Zustand vorliegen. Die hochviskosen Massen 
werden iiber hohe Temperaturen flieftfahig gehalten. Damit konne hohe 
Umsatze erzielt werden. 

Durch die optimale Temperierung der viskosen Masse im Reaktorinneren 
konnen Anhaftungen an der Reaktorwand vermieden werden, die zu 
Verstopfungen fuhren konnen. 

Die Uneargeschwindigkeit der viskosen Masse in Langsrichtung des 
Rohrreaktors betragt weniger als 50 cm/sec und liegt gewohnlich unter 5 
cm/sec. In einzelnen Fallen kann die Geschwindigkeit in der Groftenordnung 
von Zehntel Zentimeter je Sekunde liegen. 

Die Dimensionen des Reaktors spielen grundsatzlich eine untergeordnete 
Rolle. Wichtig sind jedoch die Verhaltnisse Lange zu Durchmesser. Damit wird 
der Reaktionsverlauf beeinflusst, so dass die Reaktion kontrolliert fortschreitet, 
ohne dass die Durchsatzgeschwindigkeit zu niedrig oder zu hoch ist, oder der 
Warmeaustausch nicht kontrollierbar ist. 

Die Lange des Rohrreaktors liegt zwischen 0,5 und 100 m, insbesondere 
zwischen 1 und 25 m. Als Durchmesser sind 0,1 bis 1 m zweckmaftig. 
Bevorzugt liegt das Verhaltnis von Lange zu Durchmesser zwischen 250 und 5. 
Bevorzugt liegt das Verhaltnis bei 8 bis 20, besonders bevorzugt bei 12. Der 
Querschnitt des Rohres ist bevorzugt kreisformig. Der Durchschnitt des 
Reaktorrohres bleibt vorteilhafterweise senkrecht zur Durchflussrichtung 
konstant 
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lm erfindungsgemaften Rohrreaktor ist zentral ein Ruhrer angeordnet. Das 
langsam drehende Ruhrwerk sorgt fur ein gleichmaftiges Temperaturprofil im 
Reaktor. Die warmeren Partikel an der Reaktorwand werden uber den 
Ruhrvorgang zum Reaktorinneren bewegt, wahrend kaltere Partikel zur 
Reaktorwand befordert werden. Die Ruhrgeschwindigkeit iiegt zwischen 5 und 
50 min" 1 , bevorzugt zwischen 10 und 30 min" 1 . 

Der Ruhrer und die Ruhrblatter konnen eine beliebige Geometrie aufweisen. 
Bevorzugt wird ein Blattruhrer verwendet. Vorteilhafterweise ist der Ruhrer in 
der Mitte des Rohrreaktors angeordnet. In einer bevorzugten Ausfuhrungsform 
sind mehrere Ruhrelemente ubereinander an der Ruhrwelle angeordnet. 
Bevorzugt haben die einzelnen Ruhrblatter eine grofte Flache. Damit kann in 
jedem Rohrreaktorsegment eine gleichmaliige Ruhrstromung aufgebaut 
werden. 

Der Ruhrer im erfindungsgemaften Rohrreaktor ist so ausgelegt, dass das 
Querschnittsverhaltnis Innendurchmesser des Rohrreaktors zum Durchmesser 
des Ruhrers zwischen 1,10 und 1,90 Iiegt, vorzugsweise zwischen 1,40 und 
1,45. Das Verhaltnis RohrreaktorabmaUe zu Ruhrgeschwindigkeit lasst sich 
uber die Umfangsgeschwindigkeit genauer definieren. Die 
Umfangsgeschwindigkeit Iiegt vorzugsweise bei 1 cm/s bis 10 cm/s, besonders 
bevorzugt bei 6 cm/s. Diese langsam laufenden wandgangigen Ruhrer losen 
die Ruhraufgaben optimal. 

Ein weiteres Kriterium liefert die Verweilzeit. In Abhangigkeit von den 
gewunschten Molmassen wird deshalb die Durchflussgeschwindigkeit variiert. 
Grade Durchflussgeschwindigkeiten ftihren zu kurzen Verweilzeiten und damit 
zu kleinen Molmassen. Kurze Verweilzeiten reduzieren auch den 
Monomerumsatz. Das erfindugsgemade Polymerisationsverfahren liefert hohe 
Umsatze. Dies wird erreicht durch ausreichend lange Verweilzeiten. 

Bei bevorzugten Durchfuhrungsformen werden ein Methacrylsaureester eines 
Alkoholgemisches aus Talgfettalkohol und C13-C18-Alkylalkohol, 
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Acrylsaureester, hochraffinierte Mineralole (z.B. Schell 01 SM 920, Telura Ol 
630) gegebenenfalls mit Methylmethacrylat und/oder Butylmethacrylat und den 
entsprechenden Initiatoren und Reglern umgesetzt. 

Die Polymerisate konnen als Schmelzkleber, als Viskositatsindexverbesserer 
oder 

als Stockpunktverbesserer verwendet werden. Aufcerdem konnen die 
Polymerisate als Lacke verwendet werden. 

Eine besonders bevorzugte Ausfuhrungsform des Rohrreaktors ist in Abbildung 
1 dargestellt und umfasst z.B.: 4 unabhangig voneinander angesteuerte Kuhl- 
/Heizzonen (K1 , K2, K3, K4), BlattrQhrer (B) Ober die gesamte Reaktorhohe, 
Dosierpumpen (D) sowie Vorratsbehalter (V1 , V2, V3) fur die Initiatorlosungen 
und die Monomermischungen. Der Rohrreaktor kann beispielsweise aus 4 
ubereinander stehenden Mantelrohren aufgebaut werden. Oben und unten 
kann der Reaktor mit Hauben verschlossen werden. Diese Hauben konnen die 
Anschliisse fur die Einspeisung der Monomeren bzw. Initiatorlosungen und den 
Produktauslauf oben tragen. Ferner konnen in die Hauben die Lager eines 
Blattruhrers eingesetzt werden. Der wandgangig ausgelegte Ruhrer kann z.B. 
bei einer Nennweite 100 (Mantelrohr) ein BlattrQhrer mit einer Breite 
(Durchmesser) von 80 mm und einem Durchmesser der Welle von 12 mm sein. 
Vorteilhaft sind zusatzliche Lagerungen des RQhrers in Abhangigkeit von der 
Lange des Reaktors. 

Die im Folgenden gegebenen Beispiele werden zur besseren 
Veranschaulichung der vorliegenden Erfindung gegeben, sind jedoch nicht dazu 
geeignet, die Erfindung auf die hierin offenbarten Merkmale zu beschranken. 
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Beispiele 

Beispiel 1 

Kontinuierliche Substanzpolvmerisation 

Eine Mischung A aus 234 g eines Methacrylsaureesters, 37,5 g 
Butyl methacrylat, 28,5 g Methylmethacrylat und 6,0 g tert-Butylper-2- 
ethylhexanoat (2%) und eine Mischung B aus 234 g eines 
Methacrylsaureesters, 37,5 g Butylmethacrylat, 28,5 g Methylmethacrylat und 
0,6 g Dodecylmercaptan (0,2%) werden getrennt einem Rohrreaktor (V R ~ 1 ,2 
Liter) zugefuhrt. Bei einer Temperatur von 125°C, einer Ruhrerdrehzahl von 20 
min" 1 und einem Durchsatz von 0,5 x V R /h werden die Mischungen A und B 
miteinander umgesetzt. Fur das Polymerisat betragt der J-Wert ~ 47 ml/g bei 
einem Umsatz von 97-98%. Der J-Wert wird in Chloroform bei 23°C nach ISO 
1628 Teil 6 gemessen. 

Das Molekulargewicht kann z. B. nach der Differential-Scanning- 
Chromatographie Methode (DSC) oder durch Gelchromatographie anhand von 
Polymethylmethacrylat-Eichstandards bzw. Eichgeraden, die mit der 
Viskositatszahl korrelieren, bestimmt werden. 

Beispiel 2 

Kontinuierliche Schmelzpolvmerisation 

Eine Mischung A aus 1000 g eines Acrylsaureesters und 20 g 
Dodecylmercaptan und eine Mischung B aus 1000 g eines Acrylsaureesters 
und 5 g tert-Butylperpivalat werden getrennt einem Rohrreaktor (V R ~ 1 ,2 Liter) 
zugefuhrt. Bei einer Temperatur von 125°C, einer Ruhrerdrehzahl von 18 min" 1 
und einem Durchsatz von 2 x V R /h werden die Mischungen A und B miteinander 
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umgesetzt. Das Molekulargewicht M w des Polymerisats betragt 37.000 und der 
J-Wert 1 1 ml/g bei einem Umsatz von 80-85%. 

Beispiel 3 

Kontinuierliche Schmelzpolvmerisation 

Eine Mischung A aus 485 g eines Acrylsaureesters, 1 06 g hochraffiniertes 
Mineralol (Shell Ol SM 920), 0,97 g Dodecylmercaptan (0,1%) und eine 
Mischung B aus 485 g eines Acrylsaureesters, 106 g hochraffiniertes Mineralol 
(Shell Ol SM 920) und 1,94 g tert-Butylperpivalat (0,2%) werden getrennt in 
einen Rohrreaktor gegeben. Bei einer Temperatur von 92-94°C, einer 
ROhrerdrehzahl von 19 min" 1 und einem Durchsatz von 1 x V R /h wird die 
Mischung umgesetzt. Das Molekulargewicht M w des Polymerisats betragt 
512.000, der Umsatz ~ 86%. 

Beispiel 4 

Kontinuierliche Substanzpolvmerisation 

Eine Mischung aus 578,7 g eines Methacrylsaureesters (9,8% 
Methylmethacrylat), 21,3 g Methylmethacrylat (3,5%), 12,0 g tert-Butylper-2- 
ethylhexanoat (2,0%) und 4,5 g Dodecylmercaptan (0,6%) wird in einen 
Rohrreaktor (V R ~1 ,2 Liter) gegeben. Das Gemisch wird bei einer Temperatur 
von ~125°C, einer ROhrerdrehzahl von 18 min" 1 und einem Durchsatz von 0,5 x 
V R /h umgesetzt. Der J-Wert des Polymerisats betragt ~ 23-26 ml/g und der 
Umsatz 97%. 
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Beispiel 5 

Kontinuierliche Substanzpolvmerisation 

Eine Mischung aus 600 g eines Methacrylsaureesters (8,7% 
Methylmethacrylat), 12,0 g tert-Butylper-2-ethylhexanoat (2,0%) und 1,5 g 
Dodecylmercaptan (0,25%) wird in einen Rohrreaktor (V R -1 ,2 Liter) gegeben. 
Das Gemisch wird bei einer Temperatur von ~125°C, einer Ruhrerdrehzahl von 
20 min" 1 und einem Durchsatz von 0,5 x V R /h umgesetzt. Der J-Wert des 
Polymerisats betragt ~ 27 ml/g und der Umsatz 97%. 

Beispiel 6 

Kontinuierliche Schmelzpolymerisation mit nachgeschalteter Endpolvmerisation 

Eine Mischung A aus 850 g eines Acrylsaureesters, 34 g Dodecylmercaptan 
(2%) und eine Mischung B aus 850 g eines Acrylsaureesters und 13,6 g tert- 
Butylperpivalat (0,8%) werden in einen Rohrreaktor (V R -1 ,2 Liter) gegeben. 
Das Gemisch wird bei einer Temperatur von ~125°C, einer Ruhrerdrehzahl von 
19 min" 1 und einem Durchsatz von 1,5 x V R /h umgesetzt. In einem 
nachgeschalteten Ruhrbehalter (V R = 1,5 x V R ) wird das Gemisch einer 
Endpolymerisation unterzogen. Der J-Wert des Polymerisats betragt - 13 ml/g 
und der Umsatz 97%. 
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Patentanspruche 

1. Verfahren zur kontinuierlichen radikalischen homogenen Losungs- oder 
Schmeizpolymerisation von (Meth)acrylat-Monomermischungen, dadurch 
gekennzeichnet, dass man die Monomermischung in einem Rohrreaktor 
unten einspeist, in Gegenwart eines Initiators oder Initiatorgemisches auf 
Reaktionstemperatur erhitzt, mit einem Ruhrer bei 5 bis 50 min" 1 ruhrt 
und das geschmolzene Polymerisat am Kopf des Rohrreaktors austragt. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Monomermischungen und Polymerisate durch die Temperaturfuhrung im 
Reaktor immer im flussigen Zustand vorliegen. 

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass ein Initiator 
oder Initiatorgemisch im Rohrreaktor zugefuhrt wird. 

4. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass das 
Monomergemisch vorgeheizt wird. 

5. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass es 
losungsmittelfrei durchgefuhrt wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Endpolymerisation in einem nachgeschalteten Reaktor erfolgt 

7. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass eine 
Weiterverarbeitung des Poiymerisats direkt in einer nachgeschalteten 
Verarbeitungsapparatur erfolgt 

8. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass eine oder 
mehrere Monomermischungen unterschiedlicher Zusammensetzung in 
den Rohrreaktor eingespeist werden. 

9. Monomermischungen nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dass 
sie neben einem oder mehreren Monomeren einen Initiator oder 
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Initiatormischungen und einen Regler oder Reglermischungen sowie 
Hilfs- und Zusatzstoffe enthalten. 

10. Monomermischungen nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dass 
ei'ne Mischung neben einem oder mehreren Monomeren einen Initiator 
oder Initiatormischungen sowie Hilfs- und Zusatzstoffe enthalt und die 
andere Mischung neben einem oder mehreren Monomeren einen Regler 
oder Reglermischungen sowie Hilfs- und Zusatzstoffe enthalt. 

1 1 . Polymerisate hergestellt gemafc Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, 
dass Schmelzpolymerisate eine Glastemperatur ^0°C haben. 

12. Rohrreaktor, vertikal angeordnet, mit Eduktzufuhrung im unteren Drittel, 
Produktabftihrung im oberen Drittel , dadurch gekennzeichnet, dass 
Reaktorzonen separat beheizbar sind und ein zentral angeordnetes 
Ruhrwerk bei Umdrehungen zwischen 5 bis 50 min" 1 ruhrt. 

13. Verwendung der Polymerisate, erhaltlich nach einem Verfahren gemali 
einem der Anspruche 1 bis 8, als Schmelzkleber. 

14. Verwendung der Polymerisate, erhaltlich nach einem Verfahren gemaft 
einem der Anspruche 1 bis 8, als Viskositatsindexverbesserer. 

15. Verwendung der Polymerisate, erhaltlich nach einem Verfahren gemaft 
einem der Anspruche 1 bis 8, als Stockpunktverbesserer. 

16. Verwendung der Polymerisate, erhaltlich nach einem Verfahren gemafi 
einem der Anspruche 1-8, als Lacke. 
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Feld II Bemerkungen zu den Anspruchen, die sich als nicht recherchierbar erwiesen haben (Fortsetzung von Punkt 2 auf Blatt 1) 



GemaB Artikel 17(2)a) wurde aus folgenden Grunden fur bestimmte Anspruche kein Recherchenbericht erstellt: 
1 . Anspruche Nr. 

— wei) sie sich auf Gegenstande beziehen, zu deren Recherche die Behorde nicht verpflichtet ist, namlich 



2. pn Anspruche Nr. 9,10,12 

weil sie sich auf Teile der internationalen Anmeldung beziehen, die den vorgeschriebenen Anforderungen so wenig entsprechen, 

daB eine sinnvolte Internationale Recherche nicht durchgefuhrt werden kann, namlich 

siehe BE I BLATT PCT/ISA/210 



3. Anspruche Nr. 

weil es sich dabei um abhangige Anspruche handelt, die nicht entsprechend Satz 2 und 3 der Regel 6.4 a) abgefaBt sind. 



Feld III Bemerkungen bei mangelnder Einheitlichkeit der Erfindung (Fortsetzung von Punkt 3 auf Blatt 1) 



Die internationale Recherch en behorde hat festgestellt, daf3 diese international Anmeldung mehrere Erfindungen enthalt: 



1 . ] I Da der Anmelder alle erforderlichen zusatzlichen Recherchengebuhren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser 
' ' internationale Recherchenbericht auf alle recherchierbaren Anspruche. 

9 I I Da fur alle recherchierbaren Anspruche die Recherche ohne einen Arbeitsaufwand durchgefuhrt werden konnte, der eine 
I 1 zusatzliche Recherchengebuhr gerechtfertigt hatte, hat die Behorde nicht zur Zahiung einer solchen Gebuhr aufgefordert. 



3. I I Da der Anmelder nur einige der erforderlichen zusatzlichen Recherchengebuhren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser 
1 — 1 internationale Recherchenbericht nur auf die Anspruche, fur die Gebuhren entrichtet worden sind, namlich auf die 
Anspruche Nr. 



4. Der Anmelder hat die erforderlichen zusatzlichen Recherchengebuhren nicht rechtzeitig entrichtet. Der internationale Recher- 

chenbericht beschrankt sich daher auf die in den Anspruchen zuerst erwahnte Erfindung; diese ist in folgenden Anspruchen er- 

faBt: 



Bemerkungen hinsichtlich eines Widerspruchs j^j Die zusatzlichen Gebuhren wurden vom Anmelder unter Widerspruch gezahlt 

] | Die Zahlung zusatzlicher Recherchengebuhren erfolgte ohne Widerspruch. 
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WEITERE ANGABEN PCT/ISA/ 210 



Fortsetzung von Feld II. 2 
Anspriiche Nr . : 9,10,12 



Die Anspriiche 9 und 10 beziehen sich auf einen Verf ahrensanspruch, der 
aber keine Merkmale enthalt, die die beanspruchten Monomergemi sche 
charakterisieren. Weiter enthalten diese Anspriiche die unklaren, nicht 
naher definierten Begriffe 'Regler', 'Reglermischungen' , 'Initiator', 
Inititiatormischungen, 'Hilfs- und Zusatzstoffe' . 

Der Apparat gemass Anspruch 12 ist gekennzeichnet durch ein 

Verf ahrensmerkmal , namlich dadurch, dass das Riihrwerk bei Umdrehungen 

zwischen 5 und 50 /min riihrt. 



Der Anmelder wird darauf hingewiesen, dass Patentanspriiche auf 
Erfindungen, fur die kein international Recherchenbericht erstellt 
wurde, normal erweise nicht Gegenstand einer international en vorlaufigen 
Prufung sein konnen (Regel 66.1(e) PCT).In seiner Eigenschaft als mit, 
der international en vorlaufigen Prufung beauftragte Behorde wird das EPA 
also in der Regel keine vorlaufige Prufung fur Gegenstande durchfuhren, 
zu denen keine Recherche vorl iegt.Dies gilt auch fur den Fall, dass die 
Patentanspriiche nach Erhalt des internationalen Recherchenberichtes 
geandert wurden (Art. 19 PCT), oder fur den Fall, dass der Anmelder im 
Zuge des Verfahrens gemass Kapitel II PCT neue Patentanpriiche 
vorlegt.Nach Eintritt in die regionale Phase vor dem EPA kann jedoch im 
Zuge der Priifung eine weitere Recherche durchgefiihrt werden (Vgl . 
EPA-Richtlinien C-VI, 8.5), sollten die Mangel behoben sein, die zu der 
Erklarung gemass Art. 17 (2) PCT gefuhrt haben. 
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